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Zusammenfassung 
Die bei der Nutzung der Kernenergie entstandenen flüchtigen 
Radionuklide gelangen mit den verbrauchten Brennelementen 
in die Wiederaufarbeitungsanlage. Hier verflüchtigen sie sich 
bei der Brennelement-Desintegration, bei der Schwermetall-
Auflösung und im Verfahrensschritt zur Verfestigung hochradio-
akti ver Spaltproduktlösungen in prozeßabhängigen Mengen. Diese 
Mengen übersteigen zum mindesten lokal die zugelassenen 
Grenzkonzentrationen und dürfen deswegen nicht unkontrolliert 
an die Biosphäre abgegeben werden. Die flüchtigen Radionuklide 
treten als Aerosole, Dämpfe und Gase in Erscheinung und werden 
am Entstehungsort durch bekannte, überwiegend der konventionel-
len Gasreinigungstechnik entlehnte Verfahren spezifisch sepa-
riert. Durch Einschluß der abgetrennten flüchtigen Radio-
nuklide in gasdichten Behältern nach einer Fixierung durch 
Adsorption und Absorption in Feststoffen oder Flüssigkeiten 
können sie nach dem heutigen Stand der Technik sicher end-
gelagert werden. Es sollten in Zukunft noch Möglichkeiten 
zur besten Endablagerung untersucht werden. 
+) 
überarbeiteter Vortrag, 
gehalten am 15.12.1973 an der RWTH Aachen 
Abstract: 
Die wichtigsten flüchtigen Radionuklide werden genannt, 
ebenso der Ort der Freisetzung und die Freisetzungsraten 
für Edelgas, Jod und Tritium in einer Wiederaufarbei-
tungsanlage. Aufgaben und Methoden der Reinigung konta-
minierter Abgase werden beschrieben, wobei einzelne Ver-
fahren in Fließbildern dargestellt sind. In einem kurzen 
Überblick wird die Endlagerung flüchtiger Radionuklide 
erläutert. 
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1. EINLEITUNG 
Die Notwendigkeit, den steigenden Energiebedarf der Erdbevölkerung 
teilweise durch Kernenergie zu decken, ist heute unbestritten. So 
beträgt der geschätzte elektrische Leistungsbedarf aus der Kern-
energie für die BRD im Jahre 2000 bis zu 160 GWe. Mit der steigen-
den Anzahl in Betrieb genommener Kernreaktoren wächst nicht nur 
der Bedarf an Kernbrennstoff, was oft in der Öffentlichkeit dis-
kutiert wird, sondern es steigt auch der Ausstoß an abgebrannten 
Kernbrennelementen aus diesen Reaktoren. Bei der Kernspaltung ent-
stehen aus den Bruchstücken etwa 300 neue Atomsorten mit unter-
schiedlicher Häufigkeit. Ein Teil dieser Spaltprodukte verhindert 
aber durch die Fähigkeit, verstärkt Neutronen zu absorbieren, bei 
weitem die restlose Ausnutzung der im Kernbrennstoff vorhandenen 
Spaltisotope, etwa U-235 oder Pu-239. Die dem Kernreaktor entnom-
menen Brennelemente werden deshalb zum Rückgewinn der noch ver-
bliebenen Spaltisotope sowohl aus Kosten- als auch aus Sicherheits-
gründen wieder aufgearbeitet. Verbunden ist damit eine Vielzahl 
verfahrenstechnischer Aufgaben, die glücklicherweise lösbar sind. 
Nun wird bei der Kernspaltung die durch den Massendefekt freiwer-
dende Energie in Form kinetischer Energie den Kernbruchstücken 
nur zu etwa 80 % mitgeteilt, während der Rest als energiereiche 
Kernstrahlung in Erscheinung tritt. Die entstandenen Kernbruch-
stücke sind überwiegend instabil und stellen unterschiedlich lang-
lebige Nuklide dar. Einige dieser Spaltprodukte sind bei Core-
temperaturen flüchtig, andere sogar bei Raumtemperaturen. Zu die-
ser Gruppe der flüchtigen Radionuklide, die unmittelbar durch die 
Spaltung oder durch einen ß-Zerfall eines Isobaren eines Spaltpro-
duktes gebildet wird, kommen noch diejenigen, die durch Neutronen-
aktivierungsreaktionen gebildet werden. Derartige Aktivierungs-
reaktionen können sowohl im Kernbrennstoff als auch im Moderator, 
in den Strukturwerkstoffen und im Kühlmittel zur Bildung flüchti-
ger Radionuklide führen. Sind diese flüchtigen Radionuklide im 
Kernbrennstoff oder der Brennelementhülle chemisch gebunden oder 
gelöst vorhanden, so gelangen sie gemeinsam mit dem erschöpften 
Brennelement (BE) in die Wiederaufarbeitungsanlage. Abtrennung 
und Beseitigung der flüchtigen Radionuklide verursachen dabei 
ca. 10 % der Aufarbeitungskosten für abgebrannten Kernbrennstoff. 
Welche flüchtigen Radionuklide gelangen nun mit den Brennelementen 
in eine Wiederaufarbeitungsanlage und welche gelangen davon in den 
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chemischen Prozeß der Wiederaufarbeitung und um welche Größenord-
nung der Menge handelt es sich dabei? Tabelle 1 gibt darüber 
Auskunft. 
Es zeigt sich, daß selbst bei Berücksichtigung der Metalloxid-
dämpfe und Aerosole des HTR-Head-End's nur die flüchtigen Edel-
gase Kr-85 und Xe-133, das J-129 sowie die Oxide des T, des C-14 
und der Ru-Isotope Ru-103 und Ru-106 von Bedeutung sind. Die erst 
in letzter Zeit abgeschlossenen Abschätzungen über mögliche Um-
weltbelastungen durch die völlige Freigabe von T, C-14, Kr-85 und 
J-129 [1, 2, 3, 4] zeigen deutlich, daß bei Gültigkeit der ange-
nommenen Zunahme der Energiegewinnung aus der Kernspaltung wenig-
stens in den nächsten 30 Jahren keine globale Gefährdung zu erwar-
ten ist. Andererseits kommt es jedoch als Folge der hohen Besied-
lungsdichte in der BRD bei vollständiger Emission dieser flüchti-
gen Radionuklide mit Sicherheit zu einer örtlich unzulässig hohen 
Radioaktivitätsbelastung der Bevölkerung in Wohnnähe von Wieder-
aufarbeitungsanlagen. Die aus Wiederaufarbeitungsanlagen herrühren· 
de Dosisbelastung der Bevölkerung darf 30 mrem/a nicht übersteigen; 
dieser Dosierwert kann örtlich durch Kumulation der Radioaktivi-
täten einzelner Radionuklide schnell erreicht werden. Die meisten 
flüchtigen Radionuklide werden bei den Prozeßschritten der che-
mischen Wiederaufarbeitung erschöpfter Reaktorbrennelemente in 
der Wiederaufarbeitungsanlage freigesetzt. Bei den Brennelementen 
eines LWR entweichen sie hauptsächlich bei der mechanischen Des-
integration, dem "Zerhacken'' und beim nachfolgenden Auflösen des 
Kernbrennstoffes in HN0 3. Bei den HTR-Brennelementen verflüchtigt 
sich bereits ein großer Anteil beim pyrochemischen Abbrennen des 
Graphits vom Kernbrennstoff, im sogenannten Verbrennungs-Head-End. ' 
Die verbliebenen flüchtigen Radionuklide entweichen auch hier 
beim chemischen Auflöseschritt und in den Hochtemperaturstufen der 
Spaltproduktverfestigung. Die drei Freisetzungsorte im Prozeß 
der Wiederaufarbeitung sind also: Brennelement-Desintegration, 
Auflösen der Schwermetallverbindungen (SM)und der Verfestigungs-
schritt der Spaltproduktlösungen zur Vorbereitung auf deren End-
lagerung. Tabelle 2 zeigt die Freisetzung flüchtiger Radionuklide 
während der beiden erstgenannten Verfahrensschritte, dem Head-End. 
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Tab. 1: Freisetzung flüchtiger Radionuklide während verschiedener 
Prozesse der Wiederaufarbeitung von Kernbrennstoffen +) 
Nuklid Zerfalls-
art 
prod. A. 
[Ci/ a) 
Radionuklide liegen als reale Gase vor 
Kr-85 
C-14 ++)-eo . CO 2' 
Xe-133 
Rn-219 
Rn-220 
Rn-222 
s 
A 
z 
z 
z 
z 
ß 
ß 
ß,y 
4,8 
2,4 
1,9 
<5,8 
<1,0 
<5,5 
. 107 
. 104 
. 104 
. 106 
. 1011 
. 107 
freie Menge 
4,3 . 105 1 
5,4 . 10 3 g 
4 4 . 106 1 
' 
<1 1 
<1 1 
<1 1 
Radionuklide liegen als Dämpfe reiner Stoffe oder deren Oxide vor 
H-3 
Cs-137 
Cs-134 
Ru-106 
Ru-103 
Bi-212 
Tl-208 
Se-75 
I-129 
r-131 
HTO S,A 
s 
s 
s 
z 
z 
A 
s 
s 
s 
ß 
ß,y 
y 
ß,y 
ß,y 
ß,a 
ß 
ß 
ß 
ß,y 
4,6 . 106 
3,5 . 106 
1,5 . 106 
8,1 . 105 
7' 7 . 105 
1,4 . 103 
5' 8 . 102 
2,9 
2,05 . 102 
1,8 . 10 3 
1,8 . 
5,2 . 
1, 2 • 
2 '4 • 
2,4 . 
9,8 . 
2,0 . 
2,0 . 
8,1 . 
<101 
103 
10 4 
103 
1 
g 
g 
101 
101 
10- 5 g 
10-5 g 
10- 4 g 
104 
g 
g 
1 
1 
Radionuklide liegen als Aerosole +++) vor; Siedepunkt > 1600 °c 
Pr-144 
Ce-144 
Ce-141 
Zr-95 
Nb-95 
La-140 
Ba-140 
Sb-125; Ag-110 
s Spaltprodukt 
s 
s 
s 
s 
s 
s 
s 
„ 
Aktivierungsprodukt 
„ 
Zerfallsprodukt 
ß,y 
ß,y 
ß,y 
ß,y 
ß,y 
ß,y 
ß,y 
6,6 
2,1 
1,5 
1,4 
5,0 
4,9 
3,9 
. 106 
. 106 
. 105 
. 105 
. 10 4 
. 104 
• 104 
in geringen Mengen 
A 
z 
+) Basisjahr: 2000; Reaktorleistung 160 GWe; 
Leistungsverteilung: LWR : HTR : SR = 2 : 1 : 1 
++) bei 50 ppm N2 -Verunreinigung im Kernbrennstoff 
o,8 
6 5 . 10 2 
' 5,2 
7,2 
1,3 . 101 
o,8 
o,4 
+++) Für die radioaktiven Aerosole wurden doppelte Werte nach 
[ 7] angenommen 
g 
g 
g 
g 
g 
g 
g 
Tab. 2: 
Eg 
LWR J 
T 
HTR Eg 
J uc 2 T 
HTR Eg 
J uo 2 T 
Eg 
SR J 
T 
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Freisetzung von Edelgasen, Jod und Tritium [ 5 J im 
Head-End von Wiederaufarbeitungsanlagen im Gew.-% 
des Inventars 
Verfahrensschritte 
Zerkleinern Mahlen Verbrennen Auflösen 
frei i. w. Lg. 
1 ... 5 95 .•. 99 0 
,_ 1 90 < 5 
1 •.. 10 1 ... 2 88 .•. 9 8 
< 1 95 + 5 < 10 0 
-
< 1 30 ..• 50 40 ..• 60 < 10 
< 1 > 97 < 1 < 2 
< 1 7 + 
-
5 ,_ 90 0 
< 1 3 ... 5 75 .•. 85 < 10 
< 5 10 •.. 20 < 2 70 .•• 85 
50 ... 90 10 ... 50 0 
< 10 85 5 
,_ 5 ,_ 1 5 ... 10 
Ohne technische Maßnahmen zur Rückhaltung der flüchtigen 
Radionuklide am Ort ihrer Freisetzung gelangen diese über die 
Abluftsysteme der Wiederaufarbeitungsanlage in die Atmosphäre 
und damit auch in die Biosphäre, wo sie je nach ihrem chemischen 
Verhalten und ihrer Radioaktivität Schäden verursachen können. 
Besonderes Augenmerk verdienen die Radionuklide Tritium und 
Radiokohlenstoff, weil sie über die Nahrungskette in den Zell-
aufbau aller Lebewesen gelangen können. 
Die flüchtigen Radionuklide vermischen sich nach ihrer Frei-
setzung mit dem Gas ihrer Umgebung und müssen deshalb aus diesem 
abgetrennt werden. Zusammensetzung und Menge des zu reinigenden 
Abgases werden entscheidend von der Brennstoffart und dem Wie-
deraufarbeitungsverfahren mit seinen verschiedenen Verfahrens-
stufen beeinflußt. 
Grundsätzlich sind drei verschiedene Aufgaben verfahrens-
technisch zu lösen: 
1. Die flüchtigen Radionuklide liegen relativ konzen-
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triert in einem Gas-Dampf-Gemisch vor. Das ist 
beim Abgas des Schwermetallauflösers gegeben, 
Die Volumina betragen ca, 240 Nm3/t s~ [6] und 
enthalten größere Mengen der Edelgase Xe und Kr. 
2, Die flüchtigen Radionuklide liegen überwiegend 
in oxidischer Form als Aerosol oder Dampf in ge-
ringen Abgasmengen vor. Das Abgas ist hierbei 
fast edelgasfrei, Solche Verhältnisse gelten für 
die Verfestigungsstufe der Spaltproduktlösungen, 
also für die Kalzinierung und die Verglasung. 
3. Die flüchtigen Radionuklide sind verdünnt in ei-
ner großen Gasmenge enthalten, etwa in einem co 2-
CO-Gemisch beim Verbrennungs-HEAD-END für HTR-
Brennelemente. Hier beträgt die zu reinigende Gas-
menge ca, 12000 Nrn3/t SM. 
2, VERFAHREN DER GASREINIGUNG 
Für alle drei Aufgaben wurden in der Vergangenheit Verfah-
ren entwickelt. Dabei konnten nur einige der bewährten Ver-
fahrensstufen von den im Reaktorbau üblichen Verfahren zur 
Gasreinigung übernommen werden, Es ist nun unzweckmäßig, 
die verunreinigten Gas-Dampf-Gemische der Verfahrensschritte 
aus der Wiederaufarbeitung vor ihrer Reinigung über eine 
Sammelleitung einer zentralen Gasreinigung zuzuführen. 
Aerosole und leicht flilchtige kondensierbare Dämpfe wür-
den bei Dauerbetrieb zu kaum kontrollierbarer Korrosion 
und zu Ablagerungsvorgängen in den Rohrleitungen führen. 
Außerdem würde z. B. der edelgasabtrennenden Stufe unnö-
tig verdünnendes Abgas aus der Verfestigungsanlage zuge-
führt. 
Vielmehr wählt man eine, für jeden Verfahrensschritt spezi-
fische Reinigung der Gase von flilchtigen Radionukliden, be-
vor man die Abgase vor die Abluftfilter der Wiederaufarbei-
tungsanlage führt. Die Reinigungsschrittemassen dabei fol-
gendes leisten: 
Entstauben der Abgase und Adsorbieren der Aerosole 
Kondensieren und Adsorbieren der Dämpfe 
Abtrennen der Edelgase, 
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2.1 Abtrennen der Aerosole aus den Abgasen 
Die Abtrennung von Stäuben und Aerosolen aus dem Abgas ist 
stets der erste Schritt zur Gasreinigune. Aerosole werden im 
Wiederaufarbeitungsnrozeß in den im Hochtemperaturbereich ar-
heitenden Stufen i. a. in Meneen c1 % des Inventars der be-
treffenden Nuklide freigesetzt. Hochtemneraturstufen sind die 
Kalzinierung der Spaltnroduktl~sungen mit Temneraturen von 
8oo0 c sowie die KeraMisierung und die Verglasung bei Temne-
ra turen his 1150°c. Bei den graphithaltigen HTR-Brennelemen-
ten kommt noch das Verbrennungs-HEAD~END zur Graphitabscheidung 
von den Schwermetall-Partikeln mit Verhrennungstemneraturen je 
nach Verfahren zwischen 750°c und 1100°c dazu. Das Abgas der 
genannten Hochtemneraturstufen enthRlt Aerosole der hochsieden-
den metallischen Soaltnrodukte und ihrer Oxide sowie Aerosole 
des H~llenwerkstoffes der Brennelenente in unterschiedlichen 
Disnersionsgrad. Die Siedetemneratur dieser Nuklide liegt we-
sentlich über 1000°c. Zur Ausbildung des kolloiddispersen Sys-
tems im Abgas kommt es wegen der bereits in fluiddisperser Form 
im Kernbrennstoff vorliegenden Spaltproduktansanmlungen. Das 
große Verhältnis von Oherfl2che zu Volumen der Aerosole be-
wirkt schon hei geringer StrMmungsgeschwindigkeit der Gase ein 
Pbertreten der Aerosole in den Abgasstrom, Bedeutungsvoll in 
den Aerosolen sind die Snaltprodukte: Nb~05, Zr-05, Ag-110, 
Ba-140, La-140, Ce-141, Ce-144 und Pr-144. Nach Verlassen der 
Prozeßstufen nassiert das aerosolhaltige Abgas eine rnehrstuf5~e 
Filteranordnung, in der die mit~erissenen Teilchen dem Gasstrom 
entzogen werden (s. Ahh. 1). 
A°!"b. :!. : 
Reinigung der Abgase 
aus Hochtemperatur-
stufen einer WA-An-
lage ohne Edelgasab-
trennung 
Hochtemperatur-
Stult 
---soo•c 
--Trocknung- ---
-Abaolutfllttr--
Ko...in Ko111ln 
Reinigung 
des Auf löser-
ahgases ohne 
Edelgasab-
trennung 
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Die Auswahl der Filter erfolgt dabei wie in der konven-
tionellen Filtertechnik nach dem Beladungsgrad des Abgases 
an Feststoffen und dem Gaszustand, wobei die Temneratur ein 
wichtiger Parameter ist. Eine Kombination aus einem Sinter-
metallfilter, einem Faserstoff- oder Elektrofilter sowie 
einem Schwebstoffilter entfernt alle Aerosole des Abgases. 
Die mittleren Porenweiten der unbelegten Filter betragen 
für das Metallfilter ca. 20 pm und für das Schwebstoffilter 
ca. 0,002 pm. Wegen ihrer hohen spezifischen Oberfläche 
sind die Aerosole immer oherflächenaktiv. Ihre durch unge-
sättigte Restvalenzen hervorgerufenen hohen Adsorptions-
kräfte begünstigen die Bildung einer die Filterung ver-
stärkenden Beschichtung des Filters. Dieser sich im Be-
trieb bildende Belag, der sogenannte Filterkuchen, ver-
ringert die Porenweiten auf ca. 1/10 des Ausgangswertes. 
Sintermetallfilter erhöhen wesentlich die Standzeit der 
nachgeschalteten Filter, denn sie halten die Hauptmenge 
an stauhförmiger Radioaktivität zurück, Es hat sich ge-
zeigt, daß Kunstgriffe der Aerosolfiltration, wie etwa 
die Koagulation der Aerosole durch Ultraschall oder 
starke Wechselmagnetfelder zur Erhöhung ihrer Filtrier-
barkeit nicht erforderlich sind. Der konstruktive Auf-
bau der Filterstrecke berücksichtigt die Unzugänglich-
keit der Filter. ~r sieht in der Regel die Sintermetall-
filter paarig vor, so daß sie wechselnd betrieben "Und'- , 
freigeblasen werden können. Das Elektrofilter wird dabei 
gegenüber einem Schwebstoffilter bevorzugt, weil es kon-
tinuierlich von Abscheidungen gereinigt werden kann. Die 
Schwebstoffilter bleiben bis zum Durchbruch der Radio-
aktivität, also ihrer höchstmöglichen Beladung, im Ein-
satz und werden danach gegen neue Filter ausgetauscht. 
Die Standzeit eines Schwebstoffilters hängt von der 
Größe der Filterfläche ab und liegt im Bereich von Wochen. 
2.2 Abtrennen kondensierbarer, radioaktiver Dämpfe 
Durch Kondensieren können die durch Verdampfen entstandenen 
molekulardispersen Systeme von Teilchen im Abgas in Systeme 
mit größeren Teilchen, also in Kolloide überführt werden. 
Die Teilchen nehmen dann Größen von 0,001 pm bis 0,1 pm an 
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und umfassen im Mittel bis zu 106 Atome. Bei höheren Ab-
gastemneraturen ist ein fließender Übereang zwischen 
Filtration von Aerosolen und Kondensieren verdampfter, 
hochsiedender S~altprodukte oder ihrer chemischen Ver-
bindungen, meist Oxiden, auf den Filtern gegeben. Tri-
tiertes Wasser, Jod und Ru-tetroxid liegen bereits bei 
Raumtemneratur als Dampf vor. Die Oxide der Cs-Isotope, 
besonders Cs-134 und Cs-137 sieden erst bei 685°c. Für 
weitere wichtige Radionuklide sind die Siedete~peraturen: 
Tl-208 (500°C), Bi-212 (360°C), Sb-125 (930°c), Se-79 und 
Se-75 (315°c). (Die Se-Isotope wurden bisher nur bei der 
Wiederaufarbeitung von HTR-Brennelementen beobachtet). 
Alle aufgeführten Radionuklide verflüchtigen sich als 
Dämpfe und nur bei Prozeßtemperaturen >300°c. Die wich-
tigste therrrodynarnische Zustandsgr5ße für das Kondensieren 
dampfförmiger Radionuklide ist die Temneratur. Sie muß hin-
reichend niedrig sein, deswegen enthält jede Gasreinigungs-
strecke eine Verfahrensstufe, deren Betriebstemperatur 
unterhalb der Raumtemperatur liegt. Der Aufbau der Gas-
reinigungsstrecke zur Abscheidung der Dämofe besteht not-
wendigerweise aus mehreren aufeinander folgenden Verfah-
rensschritten: 
Gaskühlen 
w2ßrige Gaswäsche 
Gastrocknen 
wahlweise Naßw~sche, z. B. in HN0 3 , oder TrockenwMsche 
durch Adsorberhetten, oft Tieftemperaturadsoberbetten 
zur UnterstUtzung der Kondensation. 
Bei der Reinigung des Aufl5serabgases tritt zusätzlich zum 
GaskUhlen eine Stickoxidwaschstufe hinzu. Diese besteht aus 
einer Oxidation der minderwertigen Stickoxide mit vorhande-
nem Restsauerstoff im Abgas, das meist aus Leckagen der Ver-
fahrensstufen staMITit und einer WasserwÄsche. Bei der Aus-
legung der Gaskühler und der wäßrigen Gaswäsche z. B. in 
0,5 molarer HN0 3 filr Aufl8serahgas, muß dem hochkorrosiven 
Verhalten des Abgases durch Wahl besonderer Werkstoffe Rech-
nung getragen werden. Die Gaskühler sind wiederum paarig 
vorhanden, um bei kontinuierlichem Betrieb die Entfernung 
der Kondensate durch WÄsche mit HNo 3 zu ermöglichen. 
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Beim Gastrocknen ist die richtige Wahl der Trocknungs-
mittel wichtig. ttbliche Trocknungsmittel sind Silikagel, 
ein Kieselsäuregel Mit hoher innerer Oherfl~che his zu 
500 m2 /g und Molekularsiehzeolithe. Trocknungsbetten sind 
großtechnisch z. B. zur Trocknung von Hochofenluft bis zu 
Gasdurchs8tzen von F00,000 Nm3/h ernroht. Beide genannter. 
\ 
Adsorbereignen sich in hohem ~aße zur Adsorntion von 
Wasser und damit auch des Tritiuns, das als HTO oder T2o 
im Abgas vorliegt. Beide Adsorhentien können je nach 
relativer Gasfeuchte zwischen 20 und 30 % ihrer ~igennasse 
an Wasser binden. Tritium kann in diesem Reinigungsschritt 
mit einern Dekontaminationsfaktor (DF) von 100 bis 1000 [7] 
entfernt werden. Das von dem Trocknuneshett aufgenommene 
Wasser 18ßt sich hei Temneraturen von ca. 200°c wieder aus-
treiben. Dieses Verhalten wird zur Reeeneration der Betten 
ausgenutzt. Sie werden daher ebenfalls zweifach installiert 
und wechselseitig betrieben sowie regeneriert. Sowohl Sili-
kagel als auch ~olekularsiebe eignen sich jedoch bevorzugt 
nur als Adsorbens für Wasser. 
Der Umsatz des Graphits der HTR-Brennelemente zu co 2 w2hrend 
der HEAD-END-Stufe der Wiederaufarheitung hat zur Folge, daß 
der im Kernreaktor aus C-13 gebildete Badiokohlenstoff C-14 
in das Abgas übertritt und nur noch durch teure physikalische 
Trennmethoden aus diesem entfernt werden kann, Dasselhe gilt 
auch flir den aus N-14-Verunreinigungen und 0-17 Anteilen des 
oxidischen Kernhrenn- und -brutstoff gebildeten Radiokohlen-
stoffes der LWR- und SR-Brennelemente sowie bei der Wieder-
aufarbeitung nitridischer Kernbrennstoffe. Spätestens in der 
Verfestigungsstufe der Spaltproduktlösung tritt die Bildung 
von co2 auf. Die vollständige Rlickhaltung dieser C0 2-Anteile 
etwa durch Absorntion ist jedoch nur bei geringen ~engen 
technisch sinnvoll. 
Die nach der Trocknungsstufe noch im Abgas verbliebenen 
Dämpfe, insbesondere von J-Isotopen, Ru04, Spuren von Cs-
und Se-Verbindungen sowie Zerfallsprodukte der Rn-Isotope 
werden durch die sich anschließende adsorptive Gaswäsche 
dem Abgas entnommen. Das geschieht während des Durchleitens 
des Gases durch verdünnte HN0 3 oder durch mit oberflächen-
aktivem Granulat (z. B. Aktivkohle, aktiviertem A1 2o3 u. a.) 
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gefüllte Tiefbettfilter. Die Bedeutung dieser Ad-
sorptionsstufe soll am Beispiel des Rutheniums erläu-
tert werden: Ein AVR-Brennelement enthält 90 d nach 
der Entnahme aus dem Kernreaktor bei einem Abbrand von 
15 % fima eine Ru-ß-Radioaktivität von ca. 2 Ci. Bei 
Umsatz der Kohlenstoffanteile eines AVR-Brennelementes 
zu co2 im HEAD-END-Prozeß der Wiederaufarbeitungsan-
lage ergibt sich für das gebildete Abgas eine Ru-ß-
Aktivität von 5,6 Ci/Nm3 Abgas. Zur Einhaltung der z. Z. 
zugelassenen Radioaktivität von 0,2 nCi/Nm3 ist demnach 
. 10 
ein Dekontaminationsf8ktor (DF) von DF = 2,8·10 erfor-
derlich. Heute realisiert sind jedoch erst Dekontamina-
tionsfaktoren von ca. 104 • Diese relativ geringe Reini-
gungswirkung für Ru führt dazu, daß z. B. 1 kg A-Kohle 
je AVR-Brennelement zur Adsorption des gesamten Ru-In-
ventars eines AVR-Brennelementes nötig ist. Für einen 
HTR-Kernreaktor mit 1000 MWe-Leistung ergibt sich daraus 
ein jährlicher Aktivkohlebedarf von ca. 720 t. Nimmt man 
optimistisch an, daß sich nur 1 % des Ru verflüchtigt, 
so führt das bei 50.000 MWe Reaktorleistung, wie sie z. B. 
für HTR's zur Jahrhundertwende angenommen wird, auf ca. 
360 t A-Kohlebedarf zur Rückhaltung von Ru pro Jahr. Auch 
die Adsorption an dem besten bisher erprobten Adsorbens, 
einem eisenbeschichteten, siliziumhaltigen Ziegelstein 
(COSIB) führt noch auf ca. 12 t Adsorber pro Jahr für die-
selbe Aufgabe. Hier ist also noch Forschung und Entwick-
lung nötig, evtl. auch in Richtung chemischer Uberführung 
des Rutheniums in besser adsorbierbare Substanzen. Das 
Beispiel zeigt außerdem, daß grundsätzlich regenerierbare 
Adsorber zu bevorzugen sind, um die Menge des radioaktiven 
Sekundärabfalles klein zu halten. 
Mit Ausnahme der Edelgase sind aus dem Abgas nunmehr alle 
flUchtigen Radionuklide soweit entfernt, daß bei Abgabe an 
die Biosphäre die zulässigen Grenzkonzentrationen einge-
halten, oder sogar erheblich unterschritten werden können. 
2.3 Abtrennen der radioaktiven Edelgase aus dem Abgasstrom 
Nach der geschilderten Vorbehandlung verbleiben im Abgas 
jetzt noch die radioaktiven Edelgase. Eine Abtrennung der 
Edelgasisotope Kr-85 und Xe-133 ist auf chemischem Wege 
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infolge ihres Reaktionsunvermögens praktisch ausge-
schlossen. Deshalb muß man ausschließlich RUf phvsi-
kalische Methoden zurilckgreifen. Zwar wurde in Labor-
versuchen gezeigt, daß eine Reihe grundsätzlich mög-
licher Abtrennverfahren für diese Edelgase existiert,[s] 
wie etwa: 
der selektive Einschluß der radioaktiven Edelgase 
in Festkörperporen z. B. als Clathrate und Kryptonate 
(Clathrat ~ Einschlußverbindung in Kristallhohlräu-
men, z. B. Hydrochinon, Kryptonat ~ Zwangsdotierung) 
die chemische Abtrennung als Edelgas-Fluor-Verbin-
dungen , 
oder die Thermodiffusion, 
alle drei Methoden sind jedoch technisch unbrauchbar, da 
sie zu hohen Kosten und großen Abfallmengen und damit auch 
zu einem Lagerproblem führen. Für die Abtrennung der Edel-
gase aus den entsprechenden Gasgemischen eignen sich viel-
mehr folgende Verfahren: 
a) Durchtritt durch permselektive Membrane, 
b) selektive Absorption in Lösungsmitteln, 
c) Adsorption an Feststoffen, und 
d) die kryogene Destillation 
Diese Verfahren eignen sich sowohl zur Edelgasabtrennung 
aus Abgasen der HEAD-END-Stufe als auch aus Hochtempera-
turstufen zur Vorbereitung der Spaltprodukte auf ihre End-
abl::igerung. Sie nutzen verschiedene physikalische Phäno-
mene aus und sind aus Kostengründen oft abgasspezifisch. 
Die Verfahren trennen meist Xe und Kr gemeinsam ab. Durch 
nachfolgende Verflüssigung des Gemisches und fraktionierte 
Destillation können Kr und Xe gegebenenfalls voneinander 
getrennt werden. 
2.3.1 Edelgasabtrennung unter Einsatz permselektiver 
nichtporöser Membranen 
Es lassen sich Membranen herstellen, die für verschiedene 
Gase verschiedene Permeabilitäten aufweisen, also perm-
selektiv sind. Bei vorhandenem Druckgefälle ergeben sich 
unterschiedliche Durchtrittsgeschwindigkeiten. Dabei steigt 
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die nro Zeiteinheit durch die ~emhran tretende ~asse des 
abzutrennenden Gases nropor~ional mit dem Produkt von L5s-
l ichkei t und Diffusionskoeffizient an. Durch Kaskadenanord-
nung lassen sich nach diesem Trennprinzip hohe Trennwirkungen 
erzielen. Die ca, 3 pm dicken ~embranen aus Silikongummi sind 
his 108 R Strahlunr, helasthar. Sie sind im Betrieb gestiltzt. 
'1Jegen der hohen Betriebs- und Iny_~stitionskosten ist dieses 
Verfahren auf gerinr,e Ahgasmengen bei hoher Spaltedelgaskon-
zentration beschränkt. Solche Verh~ltnisse liegen im Abgas 
des Auflösers vor. Die Abb. 2 zeigt ein Verfahrensschema ei-
ner Membrankaskade, 
Ahh, 2: 
Kamin 
ltdelga.armH 
Abgas 
vorgeretnlglH 
Abgas 
z•. vom AulUIHr 
Kr •IC• 
"20 
Edelgasahtrennen mittels 
permselektiver Membrankaskade 
2.3.2 ~delgasabtrennung durch selektive Absorption 
in Fl1'issigV'ei ten 
F1'ir größere Ahgasmengen ist die selektive Ahsorntion der Edel-
gase in sneziellen Flüssigkeiten, meist organischen, wesent-
lich vorteilhafter, Zur Erhöhung der Gaslöslichkeit dieser 
Fl 1'issigkei ten werden die Absorptionsstufen oft bei niedriger 
Temoeratur und erhöhtem Druck betrieben. 
Zur Abtrennung der Edelgase Xe und Kr eienen sich besonders 
Freone, wie Frigen 12 (CF2 Cl 2 ) oder Frigen 13 (cF 3 Cl) [9]. 
Verfahren, welche die L~slichkeit der Spaltedelgase in Kero-
sin oder Tetrachlorkohlenstoff nutzen, sind großtechnisch 
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wegen der Feuergef~hrlichkeit der Lösungsmittel weniger 
interessant. Im Freon-Prozeß werden die Edel~ase bei hoh 
u em 
Druck und niedriger Temperatur im Lösungsmittel gelöst und 
bei niedrigem Druck und hoher Temperatur in einer weiteren 
Verfahrensstufe wieder ausgetrieben. Die Edelgas-Abtrennung 
des in Abb. 3 dargestellten Prozesses gelingt zu mehr als 
99 %. 
Absartt.r-
Kolonn• 
14alm 
-7o•c 
Tiell•mp•ralur-
trockner 
Fraktionl•r· 
Kolonn• 
301111 
ooe 
Tr•nn· 
Kolonn• 
201111 
-12•c 
Abb. 3: Edelgasabtrennen mittels Absorption in Flüssigkeiten 
Zur Edelgasabtrennung aus dem überwiegend co 2-haltigen Ver-
brennungsabgas der HTR-Brennelemente wurde in der KFA Jülich 
ein einfaches Verfahren entwickelt [ 10], das als Absorptions-
mittel flüssiges co 2 benutzt, Abb. 4. Das vorgereinigte Ab-
gas wird katalytisch zur Beseitigung evtl. vorhandener o2-
und CO-Reste nachverbrannt. Danach wird das Gas unter Druck 
zwischen 65 und 70 atü bei Raumtemperatur verflüssigt, wobei 
die Edelgase und damit auch Kr in Lösung gehen. In einer F\111-
körperkolonne wird das verflüssigte aa.1-, mit reinem flüssi~em 
C0 2 gewaschen und die edelgashaltige Fraktion anschließend 
rektifiziert, so daß schließlich eine ca. 10 % Kr-haltige 
Fraktion zur Endlaeerung gewonnen wird, Stickstoffhaltiges 
Verbrennungsabgas erfordert ein Absenken der Waschtempera-
tur auf mindestens -30°c; da sonst die Löslichkeit des 
Stickstoffs im flüssigen co 2 zu hoch ist. 
vorgereinigtes 
Abgas 
Kamin 
Absorber-
kolanne 
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Rektifizier-
kolonne 
Abb. 4: Edelgasabtrennen aus dem Abgas der Graphit-
verbrennung des HTR-Head-Ends 
2.3.3 Abtrennung der Edelgase durch Adsorption an Feststoffen 
Die Adsorption an Feststoffen in einem doppelt ausgeführten 
Tiefbett bei Temperaturen zwischen Raumtemperatur und - 190 °e 
gilt als das technisch einfachste Verfahren. Es ist leider 
nicht das billigste. Das vorgereinigte o2-freie Abgas passiert 
eine mit Aktivikohlegranulat, Silikagel oder Molekularsieben 
gefüllte Schüttschicht bis zum Edelgasdurchbruch. Danach wird 
zur Durchführung einer kontinuierlichen Abtrennung auf das 
zweite Bett umgeschaltet, während das erste, nun mit Kr und Xe 
beladene, bei Temperaturen bis 200 °e regeneriert wird. 
Die dabei konzentriert flüchtigen Edelgase werden aufgefangen 
und in Lagerbehälter abgefüllt. Eine Tiefkühlung der Tief-
betten verringert zwar wesentlich ihre Dimensionen, führt je-
doch gleichzeitig zu hohen Bau- und Betriebskosten einer solchen 
Anlage. Das Verfahren der Adsorption von Edelgasen an Fest-
stoffen eignet sich hauptsächlich für vorgereinigtes Auf-
löserabgas wegen der hier anfallenden geringeren Abgasmengen. 
Bevorzugtes Adsorptionsrnittel ist Aktivkohle. 
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2.3.4 Abtrennung der Edelgase durch krvogene Destillation 
Bei der kryogenen Destillation [ 11] nach Abb. 5 werden die ver-
schiedenen Siedepunkte der Abgaskomponenten auscenutzt, Das 
vorgereinigte Abgas wird unter Verwenden flüssigen Stickstoffs 
auf Temperaturen kleiner als -160°c abgekCThlt, Dadurch werden 
die Siedepunkte von Kr mit -153°c und Xe nit -107°c unter-
schritten und beide Gase somit verflüssigt, Durch fraktio-
nierte Destillation werden anschließend die Edelgase vom Tr~­
gerrest, der im wesentlichen aus Stickstoff besteht, abgetrennt. 
Dieses einfache Verfahren ist das kostengiinstiisste von allen 
bisher genannten. Es liefert Dekontaminationsfaktoren zwischen 
10 und 100 aus allen Abgasen einer Wiederaufarheitungsanlage 
mit Ausnahme der Verhrennunesahga~e aus der Wiederaufarbeitung 
von HTR-Brennelementen, da das co 2 bei den Arbeitstemperaturen 
in fester Form vorliegt, Es ~ilt als das Verfahren mit der 
größten Anwendungsbreite. 
dlskonti. 
froktionierte 
Outlllotlon 
b 
kontl. 
Absorption 
Ahh, 5: Edelgasabtrennen mittels Tief-
temperaturdestillation 
Kamin 
3. DIE ENDLAGERTT~JG FLÜCHTIG-SR ttAD IONUKL T;)F, 
Die Separation der flilchtigen RadionukJide ist nun vollst~nd~[ 
durchr,ef1'1hrt, die Radionuklide liegen gebunden :in festem, fJ.'\s-
sigem oder gasfMrmigem Zustand vor, Das Hauntziel, nr~lich der 
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Ahschluß der flüchtigen Radionuklide aus der Biosphäre 
wird entsnrechend der Abfallarten verschieden erreicht. 
Der Feststoff-Abfall, wie Filter, Adsorberfüllungen u. a. 
kann natUrlich nicht durch Verbrennen im Volumen reduziert 
werden, sondern nur durch Paketieren in belilfteten Boxen. 
In Einzelfällen gelingt die Volumenreduktion bis auf 1/8 
des Ausgangsvolumens. Zur sicheren Bindung der Radionuklide 
werden die Adsorherstoffe nach MMglichkeit selbst eingebunden, 
z. B. in Bitumen. Der in Fässern verpackte Feststoff-Abfall 
kann anschließend je nach Zerfallsw,!:irme zwischengelagert oder 
aber direkt zur Endablagerung, z. B. in geeignete Stollen 
oder Kavernen von trockenen Salzstöcken, abgegeben werden. 
We~en der temoeraturahhnngigen. DampfdrUcke einiger niedrig-
siedender flüchtiger Radionuklide, wie etwa des Jods, Ru-
theniums und tritierten Wassers ist in großen Tiefen, bedingt 
durch die Geow?rme, eine erneute Verflüchtigµng zu erwarten, 
so daß die 0 ermeation der genannten Stoffe zur Bewetterung 
der Lagerstätte, die eine Verbindung zur Biosph8re darstellt, 
abgesch8tzt werden ~uß. In FlUssigkeiten adsorbierte flüchtige 
Radionuklide massen wie wijrmeentwickelnde hochradioaktive 
Abfal lC)sungen behandelt werden. Zun.!=i.chst werden die Fllissig-
keite~ zum weiteren Ahklingen der Radioaktivit~t zwischenge-
lagert. In den T!SA z, B. Hine;stens 5 Jahre. Die zur Zwischen-
lagerung benutzte Tank-in-Tank-Technik erfordert kontrollierte 
K''.'.;2.u!".p: und R\Jhrun~ um etwaip:e 0rtliche Siedeverzi'lge durch 
2h~csetzte 'Jiederschl~~e zu verhindern. Eine sn~tere tther-
f„l'lruns in Feststoffe durch Kalzinierunr; oder Keramisierunr; 
sc'le~rtet we~en der notwendigen Verfahrensschritte im Hoch-
temnerAturhereich aus verst,!:indlichen GrUnden aus. Vielmehr 
1~erJer die w~ßrigen LMsun~en neutralisiert und mit saugf,!:ihigen 
''ater~alien wie Zement, Gins, Kieselgur u. ä. verfestigt, wo-
~ei die adsorhierten flilchtigen Radionuklide mit eingehunden 
werde!'!. 1as 'ihl i.cherweise angewandte Verfahren der Einri'.ihrung 
~es :c, "iss J. ,.... "" t '' . h . 0 B. t · · 
"'· - .L , -s- •'1 as e in . e11,ies i uMen kann nur für den sriez1-
eller, :Call hochsiedender fl!'ichtiger Radionuklide angewandt 
werde!'!, was hier nicht zutrifft. Am einfachsten erscheint die 
P.andhahung der abgetrennten radioaktiven Edelgase. Sie werden 
auf Stahlflaschen abgefüllt. Wählt man z. B. BehälterdrUcke 
von 100 bar filr Kr und 200 bar für Xe, so ergeben sich filr 
dje BRD im Jahre 2000 ca. 90 Flaschen zu je 50 1 für Kr und 
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270 für Xe, wobei erwartet wird, daß es sogar gelingt, Xe 
technisch rein zu gewinnen, um es für industrielle Zwecke 
einsetzen zu können. Krypton erfordert eine kontrollierte 
Lagerzeit von etwa 150 Jahren. Alternativ wurde die Möglich-
keit der Ablagerung des Kr in der stillen Tiefsee vorge-
schlagen [12] . Kr würde unter dem hohen Druck der Tiefsee 
Hydrate bilden und örtlich weitgehend fixiert bleiben. 
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